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現在エネルギーと環境問題はますます深刻になってきたため、無尽蔵で安全な
エネルギー源である太陽光の活用が強く望まれている。しかし、太陽エネルギー
は大きな可能性があるにも関わらず、現在ごくわずかしか利用されていない。そ
の原因は、太陽電池の作製コストが高く、かつ変換効率が十分には高くないこと
にある。最近、コロイド量子ドット太陽電池とペロブスカイト太陽電池は安価な
溶液法で作製可能であることと理論変換効率は高いため、次世代太陽電池として
注目されている。しかし、これらの次世代太陽電池を実用化させるためには、さ
らなる高効率化と安定化の実現とそのメカニズムの解明に関する基礎研究は不
可欠かつ重要である。特にこれらの太陽電池の各界面における電荷分離と再結合
過程および変換効率と安定化との関連を解明することは鍵となる。  
 そこで本研究では、 PbSe、 PbSコロイド量子ドット太陽電池とペロブスカイト
太陽電池を作製し、各界面に対して様々な有機分子と無機分子による界面修飾を
行い、変換効率の向上と安定化の向上に成功した。さらに、過渡吸収分光法と開
放電圧の過渡応答測定などを用いて、界面電荷分離と再結合ダイナミクスを解明
し、界面修飾によるこれらの電荷分離と再結合ダイナミクスの変化と効率向上お
よび安定化向上との関連性を精察した。以下にそれらの詳細を記す。  
 （１）PbSeコロイド量子ドット太陽電池の界面修飾と界面電荷分離・再結合ダ
イナミクスについて研究を行った。まず、新しい方法を提案し安定な PbSe量子ド
ット溶液の作製に成功した。次に、異なる 4種類のリガンド分子（ 2種類の有機分
子と 2種類の無機分子）を PbSe量子ドットの表面パッシベーションに適用し、PbSe
量子ドット薄膜を形成した。これらのリガンドの違いによる 1PbSe量子ドット膜
の空気中での安定性の変化、1 PbSe量子ドット膜のエネルギー準位の変化、1PbSe
量子ドット太陽電池の光電変換特性の変化について精察した。さらに、過渡吸収
分光法により量子ドット界面での電荷移動速度定数のリガンド長さ依存性とそ
のメカニズムを解明した。また開放電圧の過渡応答測定により PbSe量子ドット  
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における光励起キャリアの寿命と再結合過程のリガンド分子依存性を明らかに
した。これらの結果により、適切な量子ドット界面修飾方法を確立すれば、空気
中で安定でありさらなる高効率化可能である PbSe量子ドット太陽電池の構築が
できることが判明した。  
（２） PbSコロイド量子ドット太陽電池の界面修飾と界面電荷再結合の抑制につ
いて研究を行った。従来の PbS量子ドットヘテロ接合太陽電池のデバイス構造の
中に、 PbS量子ドット層と Au電極との界面に BTPA-4という新しい有機小分子層を
ホール選択層として導入することを提案した。これにより、 PbS量子ドット太陽
電池の開放電圧の向上に成功した。そのメカニズムを解明するために、開放電圧
の時間応答と交流インピーダンスの測定を行った。その結果より、この BTPA-4ホ
ール選択層の導入により、 PbS量子ドット層と Au電極の界面での再結合を著しく
抑制できたため、光励起キャリアの寿命が長くなり、開放電圧が向上できたこと
が明らかになった。さらに、この有機小分子 BTPA-4を導入した PbSコロイド量子
ドット太陽電池は空気中で 100日以上保存しても安定であることを実証した。こ
の結果より、ご提案した BTPA-4ホール選択層は従来の有機ホール選択層と異なり
大変安定であることが分かった。  
（３）ペロブスカイト太陽電池の界面電荷再結合ダイナミクスについて研究を行
った。ペロブスカイト太陽電池は現在大変盛んに研究されている。従来ペロブス
カイト太陽電池では、 Spiro-OMeTADをホール輸送層として使われているが、
Spiro-OMeTADのコストが高いことは大きな課題であり、新しいホール輸送層の開
発が望まれている。そこで、本研究では、Spiro-OMeTADより安く合成できる３種
類の異なる構造の新しいホール輸送層（ BTPA-4, BTPA-5と BTPA-6）をペロブス
カイト太陽電池に導入し、界面電荷再結合と光電変換特性への影響について焦点
を絞った。その結果、ペロブスカイト層とホール輸送層の界面における再結合と
光電変換特性はホール輸送層の構造に強く依存することを見出した。BTPA-6を用
いた場合では、ペロブスカイト太陽電池の変換効率は 14.4％に達成し、従来の
Spiro- OMeTADを用いた場合の変換効率（ 15.0％）とほぼ同レベルであった。さ
らに、BTPA-6を用いた場合のペロブスカイト太陽電池の安定性は Spiro-OMeTADを
用いた場合のペロブスカイト太陽電池の安定性よりいい結果が得られた。  
 
これらの結果は、今後量子ドット太陽電池とペロブスカイト太陽電池のさらな
る高効率化と安定化の実現に重要な知見を与えることが明らかである。  
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本論文は量子ドット太陽電池とペロブスカイト太陽電池の各界面における電荷
分離と再結合過程および変換効率と安定化との関連を解明することを目的とし
て、 PbSe、 PbSコロイド量子ドット太陽電池とペロブスカイト太陽電池を作製し、
各界面に対して様々な有機分子と無機分子による界面修飾を行い、変換効率の向
上と安定化の向上に成功した。さらに、過渡吸収分光法と開放電圧の過渡応答測
定などを用いて、界面電荷分離と再結合ダイナミクスを解明し、界面修飾による
これらの電荷分離と再結合ダイナミクスの変化と効率向上および安定化向上との
関連性を報告する。  
 
本論文は 6章から構成されている。  
 
 第 1章では研究の背景と論文の構成を述べている。  
 
 第 2章では本研究で作製した試料とデバイスの構造と各種物性を評価する技術
（ X線回折、紫外可視近赤外分光法、発光分光法、フーリエ変換赤外（ FTIR）分光
法、過渡吸収（ TA）法、 X線光電分光法（ XPS）、光電子収量分光法、走査型電子
顕微鏡、光電変換特性評価法）を述べている。  
 
 第 3章では、PbSeコロイド量子ドット太陽電池の界面修飾と界面電荷分離・再結
合ダイナミクスの詳細について記述している。まず、新しい方法を提案し安定な
PbSe量子ドット溶液の作製に成功した。次に、異なる 4種類のリガンド分子（ 2種
類の有機分子と 2種類の無機分子）を PbSe量子ドットの表面パッシベーションに適
用し、PbSe量子ドット薄膜を形成した。これらのリガンドの違いによる 1PbSe量子
ドット膜の空気中での安定性の変化、 1 PbSe量子ドッ膜のエネルギー準位の変化、
1PbSe量子ドット太陽電池の光電変換特性の変化について示した。さらに、過渡吸
収分光法により量子ドット界面での電荷移動速度定数のリガンド長さ依存性とそ
のメカニズムを検討した。また開放電圧の過渡応答測定により PbSe量子ドットに  
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おける光励起キャリアの寿命と再結合過程のリガンド分子依存性を報告した。こ
れらの結果により、適切な量子ドット界面修飾方法を確立すれば、空気中で安定
でありさらなる高効率化可能である PbSe量子ドット太陽電池の構築ができるこ
と記述した。  
 
第 4章では PbSコロイド量子ドット太陽電池の界面修飾と界面電荷再結合の抑
制について記述している。従来の PbS量子ドットヘテロ接合太陽電池のデバイス
構造の中に、 PbS量子ドット層と Au電極との界面に BTPA-4という新しい有機小分
子層をホール選択層として導入することを提案した。これにより、 PbS量子ドッ
ト太陽電池の開放電圧の向上に成功した。その結果より、この BTPA-4ホール選択
層の導入により、 PbS量子ドット層と Au電極の界面での再結合を著しく抑制でき
たため、光励起キャリアの寿命が長くなり、開放電圧が向上できたことが明らか
になった。さらに、この有機小分子 BTPA-4を導入した PbSコロイド量子ドット太
陽電池は空気中で 100日以上保存しても安定であることを実証した。この結果よ
り、ご提案した BTPA-4ホール選択層は従来の有機ホール選択層と異なり大変安定
であることを詳細に記述している。  
 
第 5章ではペロブスカイト太陽電池の界面電荷再結合ダイナミクスについて報
告している。Spiro-OMeTADより安く合成できる３種類の異なる構造の新しいホー
ル輸送層（ BTPA-4, BTPA-5と BTPA-6）をペロブスカイト太陽電池に導入し、界
面電荷再結合と光電変換特性への影響について議論し、ペロブスカイト層とホー
ル輸送層の界面における再結合と光電変換特性はホール輸送層の構造に強く依
存することを報告している。BTPA-6を用いた場合では、ペロブスカイト太陽電池
の変換効率は 14.4％に達成し、従来の Spiro- OMeTADを用いた場合の変換効率
（ 15.0％）とほぼ同レベルであることを示している。さらに、BTPA-6を用いた場
合のペロブスカイト太陽電池の安定性は Spiro-OMeTADを用いた場合のペロブス
カイト太陽電池の安定性よりいい結果を報告している。  
 
第 6章では本研究の結論と研究展望に関する記述であり、今後量子ドット太陽
電池とペロブスカイト太陽電池のさらなる高効率化と安定化の実現のための手
法を記述している。  
 
よって、本論文は博士（工学）の学位論文として十分な価値を有するものと認
める。  
